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　シリコンカーバイド (SiC) はすぐれた電気的物性から次世代パワー半導体材料として注
目されている．現在SiCのバルク成長には気相成長法が主に使用されており，原理的に低
欠陥な結晶作成が可能な液相成長法の開発は困難と考えられてきた．そんな中，高品質の
SiCの単結晶を生成する成長手法が，関学大の金子教授らによって開発された．
　このプロセスは ”準安定溶媒エピタキシー (Metastable Solvent Epitaxy)” と命名さ
れ， "MSE" と呼称されている．MSEでは 4H-SiC 単結晶が成長し，(0001) 面が最も大
きく成長する．その(0001) 面も，表面が Si 原子で構成されるか（Si面），C 原子で構
成されるか（C面）で形状が異なり，C面の方がフラットな表面となっている．未だ不明
な点が残されているMSEの成長機構を解明するためには，これらの結果を記述できるモ
デルの構築が望まれている．
　西谷研究室ではこれまでに，MSEにおける結晶成長の駆動力の解明のため，3C，4H，
6H-SiC の有限温度における自由エネルギーを第一原理計算から求め，実験的に解明が困
難な相安定性を検証した．それによると実験温度である中間温度域において，相安定性は 
3C -> 4H -> 6H-SiC となっており，結晶成長の駆動力になっていることが示唆された．
しかし，これらのエネルギー差は微小であり，その後の研究進展に伴い計算精度が十分と
は言えないことが判明してきた． 
　そこで本研究では，第一原理計算による有限温度における自由エネルギーを再検証し
た．また準安定溶媒エピタキシーにて生成される 4H-SiC 単結晶の形状を支配していると
考えられる C 原子の表面拡散経路についても検証した．
　計算手法には，第一原理計算ソフトVASP(Vienna Ab-initio Simulation Package) を
用いており，自由エネルギー算出には調和振動子近似による Phonon-DOS 法を用いた．
まず最も短時間で計算が完了する 3C-SiC において，計算精度を司るパラメータを変化さ
せ，計算精度と自由エネルギーの依存性を精査した．それによると採用すべき計算パラ
メータは k-points=0.3 [1/Å]，cut-oﬀ energy=600 [eV] となった．それらの計算パラ
メータの下，c/a の変化から熱膨張を加味した各多形の自由エネルギーを算出し，相安定
性を再計算した．また，C 原子の表面拡散経路については，4H-SiC の表面を模したスラ
ブモデルに C 原子1原子を，特徴的ないくつかの位置に吸着させ，それらのエネルギー差
から(0001) 面のエネルギーバリア（活性化エネルギー）を求めた．
　相安定性は，低温域では 4H -> 3C，中間温度域では 3C -> 4H という従来の研究とは
若干差異のある結果となった．またC 原子の表面拡散経路については，Si 面以上に C 面
の方が等価な拡散経路が多く見られたため，吸着した C 原子はより高速に拡散し，より
フラットな表面になるという実験結果と整合する結果が得られた．
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